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第 1 章では，キサントンおよびその硫黄，セレン同族体の二次分子超分極率 (γ) を測定し，三次非線形光学特性
に及ぼすカルコゲン元素の影響を明らかにしている。その中で，パルス幅 7 ns のレーザ一光を用いた場合，分子中
に含まれるカルコゲン元素の種類により γ 値が大きく異なること，また，硫黄化合物の場合，熱効果の寄与が大きい
ことを示している。



























元素の種類により三次非線形光学特性が大きく変化することを明らかにしているo その中で，パルス幅 7 ns のレー




かにし，三次非線形光学特性の場合にも push -pull 効果が重要であることを示している o
(3)キサンチオンおよびチオキサンチオンを共鳴条件下で測定し，いずれの化合物も γ の実部が負の符号を有すること
を明らかにしているo また，一光子吸収による共鳴効果が支配的であることから， r の虚部が負の符号を有するこ
とを示している。
(4) これら実験化学的研究と併せて，三次非線形光学特性と化合物の分子構造との関係を非経験的分子軌道法計算を用
いた理論化学的手法により明らかにしている。特に，分極率の計算における基底関数の影響を詳細に検討するとと
もに，配向効果に基づく非線形応答成分を算出し，分子の三次元構造と分極率との関係を明らかにしている。また，
実験値と比較することにより， これらの化合物では配向効果が三次非線形光学特性発現の主な要因であることを示
している。
以上のように本論文は，キサントンおよび一連の多くの類似化合物について，その構造と三次非線形光学特性との
関係を実験化学および理論化学の両面から解明したものである。その成果は，優れた三次非線形光学特性を有する有
機材料を設計する上での有用な多くの知見を与えるものであり，有機材料化学の発展に寄与するところが極めて大き
い。よって本論文は博士論文として価値あるものと認めるo
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